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Stationare und nichtstationare nichtiineare optische 
Spektroskopie an Oberfiachenpolaritonen 

Von H. E. Pokath 
F riedrich-Schiller-Universitat Jena 

Inhaltsubersu ' Es wird erne phanomenologische Theorie znr Ausbreitung nichtstationarer 
elektromagnetischer _ ‘ lachenwellen entlang der Grenzflache zweier homogener isotroper Jledic-n 
entwickelt. Die verk Weliengleichungen fur Oberflachenwellen. die dureh auCere Krafte (nicht- 
lineare Polarisationer -id Materiefluktuationen) getneben werden, werden aufgestellt Am Beispiel 
der spontanen und stimuherten Ramanstreuung an Oberfiachenpolaritonen inrd die Beschreibung 
mchtlinearer optischer Effekte dureh verkurzte Weliengleichungen dargelegt. 


Stationary and Nonstationary Nonlinear Optical Spectroscopy on Surface Polaritons 

Abstract. A phenomenological theory is given for nonstationary electromagnetic surface waves 
propagating along the boundary plane between two homogeneous isotropic media The shortened 
wave equations are derived for surface waves driven by external forces (nonlinear polarizations and 
fluctuations of the matter). The description of nonlinear optical effects using shortened wave equa- 
tions is demonstrated in the case of the spontaneous and stimulated Raman scattering processes on 
surface polaritons. 


1. Einleitung 

Die unikalen Eigenschaften von Kiistallschichten. Dunnschichtstrukturen ur.d ganz 
allgemein von Oberflachengrenzen spielen bei einer Yielzahl physikahseher Gemte tine 
entscheidende Rolle. Deshalb wurde in den letzten Jahn n znr Unteisuehung von Obci- 
flaclieneigenschaften und Matcrialparametein eine Reihe effektiver 3kthoden erarbeitet 
[1 — 3]. unter denen msbesondcre zur Analyse von optisclien Obtifiaclien'dnnnguugtn 
(Oberilaclienpolantonen) die hneare optische Methode der unvoh-tondigen Totahefle- 
xion (ATR) [1, 4. 5] nut Erfoig angevandl wurde. Neben den aw- der xntegnerten 
(J]itik biknimten Prir.zijnen del Einkopjjiung und Aninninc von Oberflaehcmvcllen 
[0]. vie z.B. dureh speziclle optische Anpassungsst uckc [7] odci duich penodi-ehc Gn- 
terstnikttiren auf den zu untersuchenden Oberfiaclien [S], win den ni den ktztcn Jalnen 
aucli c-inc Reihe stationarer mchtlinearer optisclier Expcmnentc j 1 . 1 — 12] durchgefuiut 
undvorgeschlagen. Mit dicsen Mcthodcn gelnigt — ini Gegensatz zur ATR — pi mzipiell die 

Amegung von (Jberflacbenudleii nnt relativ grofcen 'Vdlcnz.ihki; ! 1 ■< • 5> J: >> — ) i ■ 

a Gitteikonstantc). AuKerdem ist zu ernarten dafl erne liuhtlmcaic aktivc Oucifiaclicii- 
Mellen , 'ptktiosko])ic — ahnlich mic nn Falle dtr ARS an Yolumenphononen — cnicn 
crltcbliihcn Gewiiin an Si"ii:dlcMtm^ bnpgt sowie Au^auen iibci iiHhiiiiiiait Su-/.- ]i- 
tibilitatcn in Obciflachennalic (En-diir.gtiefe von del GioIVnoidnu: g /.“*) ciiiiughciii. 
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234 H. E. Poxatii 

Bei der Ausbreitung elektro magnetise her Wetlen entiang von Oberflachen (odor 
Crenztlachen bzw. in Scluchtem ist eine weser.tlich grobere Information uber die Ober- 
fliicheneigenschaften des Materials zu erwarten, als sie aus Untersuchunecn nut Voluiuen- 
wellen gewonnen werden kann. Daunt hegt eine Ubertragung der hekannton stationarcn 
und nichtstationaren Mothoden der Imearen und niclitlinearen optischen Spekt roskopio 
auf die Untersuchung von Oberfliichen-Energiezu&tanden, D.miptumis- bzw. HoIaka- 
tionsparaiuetern und anderer Matenalkonstanten nalie. Die Vie ltd t der physikalisclien 
und andersartigen (z.B. biologischen) Situationen. bei denen die Kenntnis des Ober- 
flaclienzustandes dei Matene von Wiohtigkeit ist (auth unter Berucksichtururig aneet fit- 
ter Oberflachenenergioniveaus) legt die Vermutung nalie. dab eine optische Oberllachen- 
wellen-Spektroskopie durchaus in der Lage ist. Beitrage zur Klarung des einen Oder ande- 
ien (lurch Oberflacheneffekte hervorgerufenen physikalischen Er^ciieinungsbildes zu lie- 
fern. 

In dieser Arbeit soli eine al'.gemeine mchtstationare phanomenologische Tlieone der 
Ausbreitung von Oberflachenwellen an der Grenzschicht zweier isotropei Medien dar- 
gelegt werden, wobeieine auBere (z.B. nichtlmeate) Anregung der Wellen berucksiehtigt 
wer den soil. Das in [13] entwickelte Verfaliren fur die aktive Spektroskopie soli hier 
verallgemeinert werden. Insbesondere soil die Methode der verlauzten Wellengleiehun- 
gen fur Oberflachenwellen entwickelt und — steilvercretend fur die mchtlineare Spek- 
troskopie — an den Beispielen der Ratnanstreuung diskutiert werden. 


2. >’ichtstationiire Oberflachenwellen 

Das Ziel dieses Abschmttes ist die Aufstellung verkurzter nichtstationarer Wellen- 
gleichungen fur von auBen getnebene Oberflachenwellen. Dazu betrachten wir zwei 
durch die Grenzflache z = 0 getrennte isotrope homogene mchtmagnetische Medien 
r = 1 (z > 0) und r = 2 (z < 0), deren elektnsche Felder E u> (r, t) — E (r+) + E (r ~ ) 
beiderseits der Grenzflache den Wellengieiehungen genugen 

(VxVx- ^s r (co)J &' +> (r, CO) = F<'+>(r, co). (1) 


/'■'■+) bezeichnet die auBeie (z.B. vorgegebene) Treiberkraft und soli vorerst nicht weiter 
spezifiziert werden. Es enthalt insbesondere alle nichtLineaien Pokuisationen, Matene- 
fluktuationen (aucli allgemem alle Fluktuationen von Maternal- und geometnschen 
Parametern, wie z.B. de r und Oberflachenraulugkeitsfliiktuatiouen) und Feklfluktuatio- 
nen, auch gewisse nicht ini houiogenen Anteil von (1) erfaUte line ah- d uisations- (z. B. 
von Beiiuengungen) und Stromanteile. Die Losungen von (l) fur z ~ 


or 


£ u+) (r l) = I 


'd 3 k dto 
(Ft) 1 


U' r '{(Q, K r ) 

Ur ~ (-i) r ^k 
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t A r> 'O = j/ — '-L- 1 , (/•> > k r = (A t . r. ~ ! >• </) k = [k.. :) r 


Ir. 
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von (1). die die senkrecht zui Gienzflache gedampften Oberfluelienw ellcn nnt den voi- 
erst iioeh unl>estininiten Amplitude!! u‘° darstellen: 


Ef'+Hr t ) = l d 2hl^ u <% 0 . k T ) r <-iV*r 

J ( — rr ) 


Diese 0 GroBen v { ^(o). k t ). a = x,y,z sind so zu wahlen. daB die Grenzhedingungen 
£<i+>(r t) z = +0, 0 . £«2+)(r r c = -0, t), 
m i+) (r t - * = +0. t)= W?+\r r . z = -0, t) 
erfiillt sind; weiterlnn ziehen wir noch die zwei Gleichungen 
div D u+) (r. co) = 0 
mit 

D<'+> = e r £<'+> + = e r £ (,+) + ^ £< r +)(r, co) 

heran und erhalten 

«i ,) ~ u r 2) = A(<u> k) , (• 

«*X 15 + A>*4 2) + **(«” > - «< 2) ) = J~ {f: z A r - k r A : ) . (■ 

fejUr 1 ’ — =0, (' 

fe T u ( r 2) + tx 2 i4 2) = 0 , (4 

f^ £r jr(r+) _ k {kF (r ^) 

A<'\co, k) = C 2 , 5 .. A = - A«>. ( . 


co 2 ( ]2 or \ 

c 2 £r r c 2 £r ) 


Die Bestimmung der Grofien «4 r) m Abhangigkeit von den Treiberkraften £ (r +> eigibt 
(T.er = 1, 2): 


k T ) = 
rdk. i 

J 2x 


dk : k T (x± — y.\ -f- d: 2 ) ( k 0 A a ) — ik r I:-A. — i(k^ — y.^y.A [(/.. — ix«) A 7 — k r A : ] 
2.t (y-i + >«) (/‘o — *1*2) 
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r = ]. 2 
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D.ibei kissen sieli die NVnnei nntej deni inlegranden aueh dcigc-tult umfui men: 

( )“ 

(*i + *•) U-i — = pr (*i *± — ) 
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' M- r,. fcln< ^ Oruppen- und Pliasengeccliuindigkeit der OW'fl.i' hcnwjlc i- - i; • 
i Fiequeiiz-lLinienbicin . J\ j«t Jif TO-Linifiiliifitf. s pen = .; ^ ^ l <•>,„ 


Iff/ . (’J 


* hzw. fur Mol a Ik* du* 


1 — lij.fi Mo — iJ j) ! (?, 'O i eel lb iii'i AWpahung 'elmellci I. inn.- und Zeil-limm ' - 
zen h’ t , cj 0 (Siminiaiioii ubei r = .1. y, i) 

£‘ fl -+)( r . t ) = e,.A , />(r r . i) e ^.'-«y,)T(-i)S°-- i (12 ) 


4 =|/ u-1 — ^ £,(c%) 


cigibt die Fourieinnktramformation der hnken Seite von 01. (it) untei Mitnahme der 
eisten Entwicklungsordnung (11) 


gt (ujt—kr) 


fl 0 r {*2 ~ V 


= 2il " rjQ 1 — + e M grad ri — ivjj'iojy — <» 0 — iTj/1 
+ 'Cju(fe 0 A; 
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W e =(W*+Wy 2 )‘ '(W x l +4yn)i 




Abb 1 Betraihtung der Limenform ini /.-Raum (a) und nn Fiequeiizi.mm (b 


Die '■dinelien Fiequenzen o 0 . tt* r kunnen |c naeli dem experimented *» m iiei/endeii .Sr. li- 
ver halt, noth zn ejjy k 0 ^ t 111 Jieziehung gebindit werden: e* ergeben cn.li in«besondeif.ui' 
(Rll die Widen SpeziaHalle: 

. 1 ) Linienfoim 1111 /-llaum (Abb. la)* 

,- 'ii — ( '‘M a 'z = Mi/ •■'(•1**11 fc'tge li.dteii. aber liezugliili //„eigibt ~k!i 11111 da' inn (Ti 
vomtgeWne A - i; i/(e->.i/- /-j-.i /' fine fc-llauni-Linienfoi 111 zu 

- 2i* ( ,n (/.•„,/- «•„) -f /V 1 . 

Pie'ci Fall i't i 111 die /.-llaiiiii-Spektid'kopif von Int.iis'r. 

IT Villi I'llV'lk T I nl r * I *«X b 
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b) Linieiiforni im Freqiienzrauiu (Abb. lh): 

w T =s sinrl fe<tuclu\lten, cs existiert einc Frequenz-Linienform um i» u (w.) 
■2ic r cJ}\cjuyw r ) - to 0 -f </j /)• 

In glcieher Wci«e 'Oil der Koefiizient vocF) t l ~~ ) auf der rechten Seite von ('•) ini Kntwn .c- 
lumr^puiikt (Jf) entv. lekelt werdeti. wobei wit- uns auf das died in nullter Ordnung •'» •- 
celiumken. Mit 

P l +Hn k r . k' : ) = J dz' F a +Hoj, k r . z) e‘ L -~ 
n 

(und analog fur r = 2 mit den Gienzen — oo ... 0)ergibt die Founerrucktiansforniation 
der rechten Seite von (9) (wie bei Gl. (13)) 


es-iY*?: f <U±\ iy '^ L 

J [J ~ (t: + i »") (t: - o 

— 20 

f ° r, F) j 

_4 ( ' (fc; -r (*• — lx «) I ’ 


h.) = R r J${0Jii, k rJI , k z ), y? r l = |/ £ r j/ 

Die komplexe Integration von (14) uber k', ergibt mit (13) 


(®5 1 1 Jf -r C J/ g ra dr r - ivJi\oJn -to 0 + iPj;) + i«jf(*„j/ - w B )J (t r T ) 

= J ja+ty. r r . *') e -*?z- dz' (1.55 

™oM l^X 0 

+ ^ jF?+ ) (t.r x ,z')e'} t >'dz' . 

^ “ 30 

Da die linke Seite von Gl. (15) bei Verwendung von (12) unabhangig von : ist, mull der 
r-abliangige Faktor m (15) 

exp {(-IF (y.y - -4) z] ** 1 

sein. Die Sepaiation von z nut deni Ansatz (12) fuhrt also mu : m Zicl. wenn nut 
z $ s max & 3{4)~ l ini Bereicli der Limenbieite |toj/ — w 0 | if Bedingiuig 

. 4 l — y. ° 10«; x / 1 1 \ _ 

3 I -7T 

eil’ullt ist. was wii un folgonden stets annohmen wollen. Daunt btellt (1 5) die allt'emeui • 
Form der mcbtstatioiiciren Bewegung^leicliung fui die langsamen Feldamplitudeii -1\ ’ 
der Oberflaehenwelie beideiseits der Gnmztlache c = 0, wo bei die Ticiheikratte F'"~' 
nook von beliebiger Fmm >ein konncn. Die .Matux /?({. = k rU (— l)' -1 > 

ergibt sieli nut i LU) zu 
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Xu litlim-nri- opt lselie Spektrosaopu' an Obcrflachcnpolaritoncn J* f : 

Dm. VfinaihltisMgung del Ableitungen de: l.ine«amcn Anipliuiden in (i5 ; j*t nr' u..m. 
einr gute Xaherung. ueiin dit impnlslange dei Tit il>erimpul«e T ^ z.Ik mdit kmzc: . • 

— 1 t r n 

J'L Z> -==- t— t- (-«-**••■ 
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sind- Wegen des glatten Yerlaufes dcr Obcrfldihemvellen-Disper«ionskurve liegen hiet 
almhebe Verhaltmsse trie bei den YohimenpoJantonen voi. 

Zum AbschluB dieses Absclimtte* sei noeh ein einfaches Beispiel betrachtet. Es *ci 
nur ini Medium r > 0 eine auBere trcihende Kraft vorhanden. deren Amplitude mner- 
halb des interessierenden z-Bereielies (r-s- 3?sf J ) mclit von z abhange - 

F a+) (<, r) = Fg+\t, x ) , (18a) 

F< 2 +> =0, w z ~ (ic x , 0). 

Mit w„ = k aiI und Gl. (13b), (15) ergibt sich 


{fj/ 1 "^ + — tvjj ’{coj/ — oj q -r i-Tjr) -4» r) (f, x) 


= 1 — Fir r ^W +) ( f . *). 

4 w x y.\ l {y.\ l -r nc 2 ) w 

vobei nut (10a) der Faktor exp (— {y.* 1 — y![) z) vernachlassigt. wurde Eme solehe Yer- 
emfaehung (18a) 1 st wohl fur biharmonische Treiberkrafte [13] moglieh. meht aber fur 
die stimulierte Ramanstreuung an Oberflachenpolaritonen. 

3. A'ichtlineare Spektroskopic an Oberflachemvellcn 

Mit der nichtstationaien Bewegungsgleichung fur die Oberflaehenfelder (12), (15) 
gelingt ganz analog zum Fall der Volumenspektroskopie. eine allgemeine Bc«chreibung 
nichtlinearer optischer Oberflacheneffekte nut Hilfe verkurzter Wellengleichcmgen. Die 
spontane und stimulierte Ramanspektroskopie, die koharente aktive Ramanspektro- 
skopie [13] und der ramamnduzierte Kerreffekt, die inverse Ramanstreuung und die Zwei- 
photonenabsorption (an Oberflachenexzitonen). d. h. so wohl mchthneare Frequenznusch- 
bzw. Verstarkungsprozesse als auch durch Polarisationsfluktuationen hervorgerufene 
Streuprozesse lassen sich pnnzipiell ebenso zur Untersuchung der Oberflachenphononen 
bzw. -polantonen heranziehen d. h. als spektroskopische Untersuchungsmethoden fm 
Obeifl.iclien ausbauen. In diescm Ab*chmtt «oll zueist am Bei*piel des meht«tationaien 
HIKE danacli an dei aus den I’olarisationsfluktuationen entstehenden Ramaristieuung 
da* pimzipielle Yorgehen eilanteit werden ivoboi wir uns auf die Auf*tellung dei 0 tund- 
gleuluingeii beseliranken w alien. 

3.1. ll.inianindnzierler Kcrrcl'fekt an Olierflachenpolariloneii 1 ) 

I 111 Medium 1 (z > 0) werden die Oberflachenuellen durch die elltpi i*' h jiolansierte 
Liiseistrahlung der Amplitude A L und die Stokeswelle A r s bihaimomsch gejmmpt *0 
dal’ in Gl. (18) die Treibcikiaft 

Fllr’it x) = pp bU z(r z ) j? M.-=(, rf +y = 0 (1‘*' 

t, ^{l — «7':,Un = 1 — n = L S 

Z s =s.i sin (9, -f- eo* (-) x . sin <9, zeeI~ t J. 7 1 us <9, zzz / ’/ _ .. ; ~ <' 

! ; lilt ,ikti\i lt.ini.iii'ti'iiri line win! 111 [1 >1 .nisfulnlu ii <li~!.uiu 1 . I >i 1 .sp' 1 < 1 : ill < 1 - - 1 ! I i- ' 
si'll dt'h.illi luoi nur knr/ lii l'.inik It vcnlcii 
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and w = k L — k, =-(ic z , 0. tr.). <o Q = co — <■>, ids vorgegeben ungesehen ueiden 
sollen. Die (nolle y x bezeiehnet die nut den Polansationseinheitsvcktoien (ler ent-pic- 
eiienden Felder gelaltete nielitlineare Suszeptibilitat 2. Ordnunc. I)u; Stoke.suvlle im 
Medium (l) setzt sich aus der linear polarisierten Puiupwolle .( [■ und der d.vzu sen km In 
polarisierten Signnhvclle .l], 1 zusamnien £ L 4 j : 


E'fHt r) = - ei 1 .!"!*, c. :>) (e‘e‘') = 0. 


(-•Hi 


Filter der Annalnne, dull co ,, genmrend weit von alien Resonanzstellen entfernt liecre nnd 
die Suszeptihilitaten 3. Ordnung vcrnachlassigbar seien (insbesondcre aiiek wegen der 
Pumplichtpolarisationsvariante [14]) ergibt sich nut der Abkurzung 

B(t, *) = x) 


aus (18), (19) und der nichtstationaren Wellengleichung fur die Stokes-Signalwelle 

( 3 \ 

t ’j/ 1 ■jy d- — — u'j}’( f ' > .i/ — <»o ~ 1 r.u)j B(t. .t) = • (- 1 

Us cx + k s cz ‘ * cl] ( ’ ” t] ~ c-k s 


(21b) 


xB(t, x) e , 

iy.. z c 1 w x (e 2 zi — Ei/i) \ _ co 2I 

- c])j M ’ W * c 

Dieses nichtstationare Gleichungssvstem laBt sich bei vorgegebenen Pumpimpulsen bei 
Vorgabe der Randbedingungen 

4?(<, x, z = 0) = 0, Af{t, x = 0, z) = 0, B(x = 0, t) = 0 
elenientar integrieren [13]; es unterscheidet sich vom verkurzten Feldgleichungssv«tem 
des RIKE an Volumen-Polaritonen durch den Kopplungsfaktor g 2I and den Faktor exp 
(— %\Z — iiv z z) in (21 b), wo bei mit x\z die Querdampfung der Oberflachemvelle erfalit 
wird und nut w,z erne Modulation der Signalwelle in r*Richtung zustande kommt, uetm 
die Pumpwellen L, S (18a). (19) die Obeiflachemvelle nur nut der Wellenvektorfehlan- 
passung w z treiben. 




3.2. Ramanstreuung an Oberfliichenpolaritonen 

Die Berechnung von Stieuprozessen setzt die Emluhrung von klas~ischen Fluktua- 
tionsgroBen 0 voraus [1GJ. Tn Analogic zur Ramanstreuung an Volumenpolau- 

tonen [lo, 17] nehmen wir an dali fur den Aufbau dei Stokeswelie die Materie-Fluktuu- 
tionen der Polarisation in den Medien 1 und 2 allein von Bedeutung und. Diese bind in 
der Wellengleichung (1) in F u ~\r. t) enthalten: 

F (r+) {r, co) -> F<'+>(r, co) + ^V+>(r, co). 

F <r4 -') bezeichnet ini folgenden wieder die auBeren Treiberkrafte. Der Ivorrelator der 
Fluktuationsquellen wud duieh das Fluktuations-Dissipationstlieoiem [l<>] gegeben 

<£ ( ,'” r) (G co) co')} = 2 tie" cth ‘ <S„<5 r6 d(r — r') d(co — co’), (22) 

2 -~tuo(i!: n T r l 

Hieibei ist cth = Ti u — («,, — 1), it,, = («-* — 1) _1 . Da die quantemnoeiiani-a lie 
Betinchtiing eiinbr. dali be i dei Reai^tnei uiur de-iStokes-Stieiiiuoze'ses i.m del Ann il 
(«„, -p 1) von Bedeutuii" 1 st [171, .-.oil cth ^ ueiterlun dutch (it,, — I) ei-etzt \uuden. 
In dieter Ida'iisiiien Bi-m lur ibung 1 st die Reiheidolge der Fluktuationsgiolieu in (22) 
veitaii'ijibai . 
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1 in Kleinsignalfall ergeVn =i<h an-- (Kn und au« tlci Stuke-v.elk -igk u !mn_- mr. - 
fiilirimtr dei ,.langsamen“ Ampiituden lur da« Obenlaehrnpoiantonenk Id und die 
Fluki uat ic»u~tii * »r : < 

E ( r r ->(r, t) = JpA‘;>(t. x,k ll )c"^ l - u 

rdk 

9? +) {r, t) = j ^ g,(t x. z, k y ) V- 

und fur da 1 - Laser- bzw. Stokesfeld 

£2 +> (r, » = e L A L (t - ul 1 Z l ) 

&i +) (r „ - fp e s A s (t, x, z, k%) _ 

aj 0 =zcol — 10% w =fe£ — k% — (w x , k v , it,). k u = — 

= (iff, *&. *$), (*?(co 0 , ^)) 2 = «| + % - ^U(w 0 ) 

c- 

die nichtstationaren Bewegungsgleichungen ini Medium z > 0: 

{V J" + ^ - wji 1 ^ - w 0 + x, Zr„) 

= -i X, &„ s') e-O'f +*«A-' rfz' (23a) 

WyCTXy [ Q 

+ / jr,. (<> X, Ay z ') e" ( ’ t i f+, “'z ) '’' dz'l , 
o J * 

9 * 02 

= — P°-- biZ-V'* (' X ’ K) A l(t L ) . (23b) 

C~L^ 


Label wurde angenoiumcn. dap e 2 rceil sei und cntfallt. Xur das Medium : > 0 

lio-itze tine nit iitlmeare Suszeplibilitat y. Mit dei FlukuiarionskraK a, snid aueli ,I! r ’ 
stoehastiselie GiuPen. Gl. (23a) entspneht emei Langevinc-Beweguiigsgleieliung 
Der erste Summand auf der rechten Seite von Gl. (23a) ist nil Fallt- der stiniulierten 
St reuung von Bedeutung und kann bei der spontanen Streuung ve*natnld«sigt weideu. 
Lie stmiulierte Stokeeamphtude .4$. die im Gebiet 0 < z < 3/-.J" 1 anuacli«t tuilit (imr 
deni Ge\viclil«faktoi exp (— *,:) nuiltiplizicrt und intecrierl) da- Folamoneiift Id zu 
beiden Seiteii del Gienziluclie z = 0. Jedoeli nut (231>) gelit davon mn del Anted von 
z > 0 in die Titibeikiaft fur die Stokesainplitude <‘iii. Iiiei bezeit Inn i \ ,, den Iineaieii 
Absorpt lonskoeifizienlen )»ei ci*. dei die Sebwelk- dec stimulieiten ) > inz--.--e^ beeiiifluP! 
Im J’alle <>-r \*,(<; x, i liiull luei in .-l A (Tjr_l die lincaic Pumpla'ciiii litali-nt niion (in: 
i ifL'en^alz zui Stieuung an Vohiiiieiipi.l.uitoiien [ lSj: Linstraiilung uei.ut dal* == in 
lilelil be! in ksielltlgt ueideli da del Stleupio/el! mil tin Gelii* t n ' ; tiful-jl 

JhfM-i CllMand eileiilllelt mIioh die Beret 111. mill dt-s M.iiioii.in-n I'ni/.t-s-.e'- \\i M_-ni In li 


I * ; ■ 

A*. 
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3.2.1. Stationarc spontane llamaiistreuunj' 

Fur ilie stationurc spontane Stokesstreuung ini (Jberflaclienpolaritoiien-Abaorptions- 
gebiet (r. 'lex <4 vT^fu) gescaltet sich tint L'!f — 0 (Beohachtutigsriclitun;' xenkrei-hi zur 
Obeif Incite) die Lulling von 12. >u. I») besonders emfach: 

f £ , A , , . r . • '2-Tfi.y'j j f r ;i i/ A*, 1 ,, 1 * 

\c; ' ^’T 6 ' r, ' S ’ ' cU-^i - co,, - dj,) 


X f dz k r , exp[— (xp — iio.) z' — (xf 4- * w-) -], 
ii 

~d<D 


S s (z) = ^ <£</>(r. M 0> = f ^ / d.Q s E s (co s , .Q s> :) , (24a) 

-HI •/ 

<d.s-(w s , z) .1 *{w s> *s > 2 )> = ^sMs> z) d(cu. s — w. s ) <■>(&£ — fe£) . ! 24 b) 


£ S M S > .0* z) B s {co s , k%, z) 


3 retie l{co 3[ ) (>i{co jj ) + 1 ) n s ojio>}(b- u yr. u {ul 4 - yj) v 

»i{(«jr — Wo)‘ + %/j [(x^ — <x s y -f- w~\ {e\ — £j)j t upt? 


XV/A”* + TOl Ii ■ h ■ - e-V p, 

cw i i 


(25) 


0 5 = 0°, « 5 4= w, « *2? - *§?, / £ = -g Mil 2 - 


Die GroBe £? s = k s jk s bezeichnet den Raumwinkel, in den gestreut wird. Die in der z- 
Richtung gestreute Spektraldichte B, wachst bis z m 3yf x an und isfc nut cos w.z modu- 
liert. Fur cc s -> 0, z 1 erreicht 2? s semen Maximal vvert, der letzte Betrag m (25) 
erreicht den Weit 1; Der Faktor [w z Vj/(ei — £2)j/ 1 ] 2 strebt bei der Oberflachemveik-n- 
grenzfrequenz (iv r -^oo, S) + e 2 -> 0) gegen einen endhehen Grenzivert (beachte l“», 
dieser Sachvcrhalt ist nut (21a, b) fur g^zi m gieicher Weise gnltig. 

Die mit (23), (25) gegebene Beschreibung des spontanen Ramaneffektes an Ober- 
flachenpolaritonen ist. ebenso wie imFalle der Volumenpolaritonen, selu anschaulieh, 
die in [12,] diskutierten stationaren Spezialfalle smd in (23), (25) bzw. an allgememen 
Fall der Gl. (15) enthalten. 


3.2.2. Station-ire stinnilierte Ramanstreuung 


5lit (23 a, b) und l\ = 0 sou le der Xu he rung — <4 ^M v 3 i l Ht di-’ stationare Be we- 

cx 

gungsgleichung fur .1^ (co x z k^) = A s (v, z) zulosen {x° sa y.-J 1 = 


($ A 6 (x, z) = -cC s A L B(x)e-^+“^ 

\ k's OX Kg cz / 


B{x) = a(x) -f (j(x), 

by, 

Xexp [ — {y. x — tic.) 4] dz’ , 


(26 a) 
(26 b) 


B(x) ss ^„.4p» (o), k,j, x), g{i) = 0{z) C, f g, (oj, k,„ x, z') 

o 


V*” * -'-.-i 

-X. = 1 ~ 

f t 4 * r.M) 

<l\ t) £= 

C,y,.A L 


(26 c) 

“ 1 k ■*" ' 

J A Ax 

it 

" f 

dz'. 

t ll» 


l 1 !ur „ . ■» 

‘ 2 v 


» ;> u « / • 

, ’tv * ^ 
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E>- ergibt Mth h a j 
.•l 5 lx ;) = 
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uml die Randbedingungen .4$(a:. z = 0) = 0 und A 5 (t = 0.;) = <l sow ic B{ 0) = 0 
werden erfullt. Durch Integration von (27) uber r und an«chlielk‘i>der differentiation 
ergibt sich nut (20 c-) 

t (*i —in'-) qj a(x) = GB'x) = G(a(j) -f g(x)). (26) 


O O QO 


aus deren Losung (Randbedingung o(0) = 0) sich nut (26 b) und (27) die Streuamplit ude 
errechnet : 


-?(*,— er-ii; 22* 1 e ,< ’' ,+ ‘"d’ 5 } 


- t rl g fe [? * • ' - *> ^ 

+ (1 - e -<o-2tx,)<t-^ { d tg( x _ £) e l';-jO' I -, w .)], e 1 

«-* z J 


»— (►•i-r-w—l 


(29) 


Der erste Integralausdruck in (29) ist unabhangig von a:, d.h. nur der zweite Aus- 
druck wird zu einer Yerstarkung der Streuwelle langs x fuhren konnen. Unter Yerven- 
dung der Korrelatoren (22) ergibt sich nut deni zweiten Integralausdruck m (29) die .r- 
Abhangigkeit der Streumtensitat (analog zu (24a, b)) fur x> <f x z\ 

<J 6 (z s).4 s (t z)> ~| e (G? " ,_2 '' ,); - 1 1 2 {c- nc ^ G _i) (30) 

(fur x < q~ x z verschwindet dieser ar-abhangige Beitrag, siehe (29)). Fur z = 0 und fur 
z — qx wird (30) verschwinden. Erne stimulierte Streustrahlung (Yerstarkung) langs x 
ist pnnzipiell nur in solchen fc^-Richtungen moglich. wo der Yerstarkungsfaktor 


2 ReG > 2 qx-L (31) 

ist, d.h. (wegen y. x > BeG) nur in oberflachennahen Richtungen k { l r Die Qner- 

dampfung 2 qy. x spielt. liier also die Rolle einer Schwelle fur die SRS an Oberflachenpo- 
laritonen • Einerseits wird direkt durch die qnergedampftc Obeifluchenwelle tzetne- 
ben (und die-e Querdanipfung bewirkt m /. S -Richtung erne Dani]>ft:ng von v um gy x \ 
zuin anderen aber \t ird die Treiberkr.ift B ( r) sell^t wiedei duu.ii .4 6 ircti ieln. 1 ' -o tlal» 
Meh 2(j rxj ab Sthuelle eigibt Dei Ati'dirnkfiii die positive \ or-taikim: 2J.cC> I'-tciielS) 
be'itzt die ublu’ie au« dei SRS an Yolumcnpolni Hoik n bekannte Gt ~i.dt wobei inei 
aber die Limenfo’ in \ ; uni die Obeifl.uhendispetsioii'-Kiinc ee,,-.'' /. > z. iitueit i-t und 

die Matrix BJJ die Effcktivitar cliarnkten«icrt (Kopplung'paiuui -tt 1 1 mit tie' theObei- 
flaehenwellcn durch a u fie re (nichthneare) . Krafte getriehen widen Itu UnU-mcincd 
zu [12] (Licliolit u. a I wurde m (3<>) k'Jf == 0 vorausgesctzt <-o dad s'di das Scliuelivci- 
lialten du SRS fur ver^ihirdene /. S -Riclitungen bzw die SR 5 '- Indikitnv i m 71 « M *- 
i ,i urn r — 1 lint i2 (| ) eigibt. Effekt i\ im the SRS an Ubciikulit ■■\u.llcu udmii nu: t.unn 
wenn A’/, "lid lb m del ObcrfJache lieei n (/.•} ... = 0) und lui die~en F.dl \.ud Uie n. iJn.u 
vunachlassuite lmeare Ab-.orption Ai, fin die Selmelle v i.mt v.nnlieli 

In den Ab^t linuiui 1. und d.g mudeii the (buntleli it Inu.et,;. fur the Siirii..l\\e||< u 
-tet« inn lnnerliallt (It >- .Medium^ 1 R Y 0) foi lnuliei t Zulu \ei.deitii ti"i Rt < hr.uue "i 
mil deni K\pcl line! 1 imi^eii nneli tile tjeoiuel i im-Iicii und eue'et ll"-t lit n 1 "I te: lmiil'- t!m- 
L'liiiL'cn (Fk-iii i-t hen Foi null zuim lien tit n .Medici. In i m i.-n i.iiei v.i 'tit i: 
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1. ddiluBbwiierkiifii.' 

Dio dargeleute Mrtliode zur Aufstcllmu: von vorknraton nidit'tationaii'ii WVIIcii- 
ideichuimcn tnr I'lektromugnetbche ObeiHnelienwpllen iM molit mir mil den Fall inner 
( ueiizflaclie .wiwendb.ir. 'ondein kann durch.ui' lioi z\wi mnl nndmnon luenztl.uln n. 
d li. z.B. Iiei Mehi''v!iu , lit<V'tciuen Verwendiinir linden. Der mat liemari-die Viifu.md 
erlmlit Melt flemo't.ilt daii jefle weilere Gienztlaclio den Gi.ul do- mis den ll.mdbedui- 
•-runtren folgenden ( deidnimrssystems (4a— d) mu .seeks erhulit. Audi die Disper^ioiw- 
lelationen nelunen eine ^elir komplizierte Gestalt .in [.*>. 9. L2 1.5 1. Tiotz dieses .lufwamlo 
i't die Aufstellung verkurzter nielitstation.irer Beueuungsiileieluiruren analog zu d'n 
wunschenswert. da daunt das zeithche und r.uuuliche \'erhalten der Felder meinlaehster 
Weise heschriehen we r den kann vind aucli prmzipiell das Fluktuationsverhalten von M.i- 
tene und Feld dutch Gleiclumgen von Langevin-Typ erfalit we i den kann In alinlieher 
\\*ei»e LiS'cn >icli .inch die nut andeien tluktmeienden Maten.d;).iraiuetei n orler die nut 
der Grenzflaclienraulugkeit verhundenen Etfekte. wie z.B. Ivopplung von Voluineti- 
und Oberflaehenwellen. durch Mitnahme stochastischer inhoinogener Treiherkrafte in 
den langsanien Feld-Bewegungsgleichungen beschreiben. was wir an anderer Stelle dai- 
legen werden. 

In dieser Arbeit wuiden nur nichtlineare spektroskopische Veifaliren betraclitet, 
bei denen die elektromagnetischen Oberflachenfelder nur nut der Polarisation der 
Materie wechselwirkten. Das dargelegte Verfahren laBt sich jedoch auch aui solehe 
Falle erweitern, wo ini Medium 1 oder 2 invertierte Zustande vorliegen, so daB die Ver- 
starkung laufender bzw. die Generation stehender Oberflaehenwellenmoden zu disku- 
tieren ware, bzw. wo. ganz analog zum Volumenfall, auch die Dynanuk der Inversions- 
gleichung fur die Oberflachenzustande in die Rechnung einbezogen werden muBte. 
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